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1. はじめに 
1960年のレーザの出現から現在に至るまで，レーザ
技術は多種多様の分野で利用されてきた．レーザと共
に発展し，今日まで着実に発展してきたのが本研究の
根幹となる非線形光学という学問である．レーザから
は従来の光源では得られない強い光電場が発生される．
物質は主に光電場によって生成される電気分極を介し
て光波と相互作用する．強い光電場照射下の非線形電
気分極から生じるさまざまな効果を扱うのが非線形光
学である．光強度に応じた屈折率の変化，光波長の変
換，光の増幅など，光学的な非線形現象を生じさせる
材料を非線形光学材料といい，この材料を評価するた
めに非線形光学定数の正確な値を把握することは不可
欠である． 
非線形光学結晶の中でも最も代表的なものがニオブ
酸リチウム(化学式 LiNbO3，略称 LN)である．LN結晶は
バルマンらにより引き上げ単結晶育成法(チョクラル
スキー: CZ 法)で大型単結晶が育成されてから急速に
諸物性が調べられ，優れた圧電特性，電気光学特性，
非線形光学特性を有していることがわかった． LN は
表面弾性波(SAW: Surface Acoustic Wave)デバイスな
ど，光情報技術に用いる光機能素子(光変調，光スイッ
チ，波長変換，体積ホログラム) として用いられてき
た．しかし，近年の光技術の急速な発展に伴い，光情
報分野の材料へ求める仕様も高まり，ホログラム記録
用素子などとして応用する場合に問題が出てきた．こ
の原因として，従来の LN結晶がもつ多量の欠陥が挙げ
られる．その一つが LN結晶の不定比性である． 
従来用いられてきた LN 結晶では融点近くにおいて
Li:Nb の比で不定比性を示すことが分かっており，
Li:Nb の比が 48.5:51.5 と Nb が過剰な一致溶融(コン
グルエント)組成 LN(略称: CLN)となってしまっている．
したがって結晶中での Nb の割合が Li の割合より大き
く，本質的に 5 %程度の点欠陥が存在していた．とこ
ろが最近になって Liと Nbの比が極めて 1:1 に近い定
比(ストイキオメトリック)組成 LN(SLN)結晶を高品質
に育成することに成功した．SLN は CLN に比べ，いく
つかの優れた特性を持つことが明らかになっている． 
LNの電気光学定数についても，色々な研究者によっ
て測定されてきた．しかし，報告によってばらつきが
大きく，まだ電気光学定数の値を確定するに至ってい
ない．本研究では，高品質な結晶を用いた電気光学定
数の精密測定法の提案と，測定精度の向上への検討を
行う． 
 
2. これまでの動向 
第 1章で述べたように，LNの電気光学定数は様々な
研究者によって測定されてきたが，値のばらつきが極
めて大きく，特に無添加 SLN においては確定するに至
っていない． J.A.de Toroらの報告 [1]と T.Fujiwara
らの報告[2]，前任者である植木氏の報告[3]において，
無添加 LN の電気光学定数 r33の値はそれぞれ，29.4±
0.2 pm/V, 38.3±1.4 pm/V, 30.3±1.0 pm/V，r13の値
はそれぞれ 9.25±0.07 pm/V，10.4±0.8 pm/V，未測
定となっており，無添加 CLNの電気光学定数 r33の値は
それぞれ，31.4±0.2 pm/V, 31.5±1.4 pm/V, 30.4±
1.0 pm/V，r13の値はそれぞれ 10.49±0.07 pm/V，10.0
±0.8 pm/V，未測定となっている．各報告の無添加 CLN
の値は誤差の範囲内でほぼ一致しているが，無添加 SLN
の値では T.Fujiwara らの報告において，r33の値が無
添加 CLNの値より 20 %増加しており，大きく異なって
いる． 
 各報告における測定法は，マッハ・ツェンダー干渉計
を基本にしたものである．T.Fujiwaraらの測定法におい
ては，二重るつぼ法(DoubleCrucible Czochralski 
Method: DCCZ法)を用いて育成されたSLNを使用している
が，光源であるHe-Neレーザは温度等の周囲の環境の影響
を受けやすく，レーザのパワー変動が問題点となってい
る．一方，J.A.de Toroらの測定では，光源であるHe-Ne
レーザのパワー変動の影響を2つの周波数成分Ωと2Ωの
振幅を用いることで解決している．しかし，使用された
LN結晶は，TSSG法(Top Seeded Solution Growth: TSSG)
で育成したLN結晶を用いており，SLN結晶であるかは不明
である． 
 3. 測定系 
本実験で用いた測定系を図1に示す．測定系はマッハ・
ツェンダー干渉計を基本にしている．He-Neレーザ
( )の出力光からポラライザを用い，適切
な偏光のみを取り出す．その後，ビームスプリッタAにお
いて，2経路に分けられる．一方は，ミラーA(可動鏡)で
反射され，ビームスプリッタAを透過し，ミラーBで反射
され，ビームスプリッタBを透過する(経路1)．もう一方
は，試料を通り，ミラーCで反射され，ビームスプリッタ
Bで反射される(経路2)．ビームスプリッタBによってビー
ムが重なり，2経路の光路差のために強度の変化が生じる．
このとき，ビームをレンズで広げ，虹彩絞りを通すこと
で，レーザ光のうちのごくわずかな1点を取り出し，レー
ザ光の断面の各場所における位相のずれの影響を減らし
ている．ミラーAに可動鏡を使うことで経路1の光路長を
変化させることができ，これにより静的な位相差を与え
ている．また，試料はz軸方向とビームの伝播方向が直交
するように置き，サンプル内での多重反射の影響を抑え
るために一定の角度に傾ける．この試料のz軸方向にはロ
ックインアンプの参照信号(周波数Ωの正弦波)を高電圧
増幅器で増幅して印加し，変調させ，動的な位相差を与
えている．これによって生じる変調成分のうち，周波数
Ωの基本波成分と2Ωの第2高調波成分をロックインアン
プで測定する．これら2つの成分の振幅の比を使って電気
光学定数を算出していくと，He-Neレーザの変動や測定系
のゆらぎ，温度変動の影響をなくすことができる． 
 
4. 新たなHe-Neレーザの導入 
前任者の植木氏が使用していたHe-Neレーザ(NEC 
GLG5030)はランダム偏光のものを使用していたため，出
力光の偏光を行った際に出力の安定性が得られず，精密
な測定が行えていなかった．そこで，本研究では新しく
直線偏光のHe-Neレーザ(THORLABS HRP050)を導入し
た．測定精度の向上において，偏光特性とビームの広が
り角，偏光されたレーザ光の安定性が重要であるので，
これらの特性を測定し評価した．測定を行ったところ，
偏光特性は1850:1の出力であり，拡がりは0.422 mradであ
った．メーカが公開しているデータシートの情報におい
て，偏光特性は500:1，拡がりは1.01 mradであることから
も，両特性において優れていることがわかる．また，図2
に新たなレーザと旧レーザにおける垂直方向と平行方向
に偏光されたレーザ光の安定性を示す．この結果より，
新しいHe-Neレーザを使用することで，変動の影響を小
さくすることができることがわかる．  
 
図2 垂直方向と平行方向に偏光された 
レーザ光の安定性(THORLABS HRP050) 
 
図3 垂直方向と平行方向に偏光された 
レーザ光の安定性(NEC GLG5030) 
 
図4 干渉縞(THORLABS HRP050) 
 
図 1 マッハ・ツェンダー干渉計を用いた測定系 
 図5 干渉縞(NEC GLG5030) 
 
5. He-Neレーザの波長640 nm発振問題 
 新しいHe-Neレーザを用いた測定系の測定精度を確か
めるために，干渉光のパワーの可動鏡位置の依存性を測
定を行ったが，測定値のコントラストが悪く，期待され
たデータは得られなかった．そこで，図1のレンズAで拡
げた干渉光によって出来る干渉縞を観測したところ，新
レーザと旧レーザにおいて図4，図5に示すような縞が見
えた．新レーザと旧レーザの縞を比較すると，明らかに
新レーザでは干渉光のコントラストが悪い．このままで
は，LN結晶を設置しても正確な値を測定出来ないことは
明らかであるので，原因の調査を行った． 
干渉光のコントラストが悪い原因の一つとして，
He-Neレーザのスペクトルが考えられる．そこで，新・
旧He-Neレーザのスペクトルの測定を行った．新・旧
He-Neレーザ共に632.7 nmから633.1 nmまでの範囲のス
ペクトルで発振しており，スペクトル幅はほぼ同じであ
るが，新He-Neレーザにおいては639.8 nmから640.6 nmま 
での範囲のスペクトルでも発振していた． 新He-Neレー
ザにおける639.8 nmから640.6 nmまでの範囲のスペクト
ルを図6に示す． 
 
図6 波長639.5-641 nm の放射光(THORLABS HRP050) 
通常，He-Neレーザのレーザービームは，ガウス分布
に近く、波長が非常に安定していることから，全く想定
外の結果となった．He-Neレーザは，633 nmの3S2→2p4
遷移で発振するが，いくつか異なる波長でも発振する．
そのうち，640 nmの3S2→2p2遷移で発振しているものと
考えられる．レーザ出力が5mW以上のとき，633 nmで発
振するレーザに640 nmの波長が混ざることがあるが，現
在販売されているHe-Neレーザでは非常に稀である．こ
の原因としては，He-Neレーザに使用されているミラー
のコーティングなどによるものが考えられる．640 nmの
波長が混ざっていた場合，サブナノメートルの不確かさ
が必要な干渉測定においては，致命的なエラーとなる[4]． 
 
6. 新たな測定系の提案 
 現在の測定系では，測定精度の向上は望めないので，
新たなレーザを用いた測定系と旧レーザを用いた測定系
の提案を行い，測定精度を向上について検討を行った． 
旧レーザを用いた測定系を図 7に示す．この測定系で
は，これまで用いてきた図1の測定系に加えて，LN結晶
の反射光の測定を行っている．旧レーザの問題点は，ラ
ンダム偏光であり，偏光されたレーザ光の出力が安定し
ないことであるが，干渉光の測定と同時に偏光された
He-Neレーザの出力光を測定し，その変動を考慮に入れ
ることで，従来の測定法よりも高精度な測定が望める． 
この測定系を用いて，干渉光のパワーの可動鏡位置の
依存性の測定を行った結果を図8に示す．グラフを見ると，
可動鏡位置1000 nmまでは不安定だが，それ以降は正弦波
に近い形状のグラフが得られている．また，He-Neレー
ザの出力が増加するに従って，干渉光のパワーのグラフ
の振幅が大きくなっていることから，レーザの出力変動
は干渉光の測定に影響を与えていることが考えられる．
レーザの出力変動による影響を考慮に入れる方法として
は，2つの光路の位相差が0から2πまでの各位相差におけ
る干渉光のパワーのレーザ出力依存性を測定することで，
レーザの出力変動による影響を校正することが可能と考
えられる．この測定系を用いてLN結晶の電気光学定数を
測定する際には，LN結晶に高電圧を交流で印加するため，
LN結晶の屈折率，及び反射率が変化してしまう．そのた
め， LN結晶に電圧を印加する場合は，LN結晶に反射光
を測定するのではなく，ポラライザとビームスプリッタ
Aの間にもう一枚ビームスプリッタを配置し，レーザの
出力変動を測定する必要がある． 
 
図 7 旧レーザを使用した測定法の提案 
 
図8 干渉光の可動鏡位置依存性と出力のパワーの変動 
 
 次に，新たなレーザを用いた測定系を図 9に示す．新
しいHe-Neレーザを使用する際に，640 nm付近のスペク
トルのレーザを発振することが問題となるが，この問題
を解決できれば，新たなHe-Neレーザは偏光特性，ビー
ムの広がり角，偏光されたレーザ光の安定性において旧
レーザより優れており，精度の高い測定が行うことが期
待できる．図 9の測定系では，図 1の測定系に干渉フィ
ルタと1/2波長板を加えたものである． 
干渉フィルタは，必要な波長域の光だけを透過し，そ
れ以外の波長域を遮断するフィルタであり，数ナノメー
トルのバンド幅で波長を分離することが出来る．このフ
ィルタを用いることで，He-Neレーザの出力光から632.8 
nmの波長のみの光を抜き出すことができる．1/2波長板は，
複屈折結晶を利用して，位相差を生じさせるものである．
この1/2波長板を使用することで，LN結晶に入射するレー
ザ光の偏光方向を調節することができ，電気光学定数r33
とr13を測定系を組み直すことなく，同じ条件で測定する
ことが可能となる． 
 
7. 総括 
 本研究では，新しく導入した高品質なHe-Neレーザ
(632.8 nm)を光源としたマッハ・ツェンダー干渉計を構築
し，干渉光のパワーの測定を試みた．しかし，理論値の 
 
 
図 9 新レーザを使用した測定法の提案 
 
波形が得られず，原因の調査を行った．He-Neレーザの
スペクトルを測定したところ，通常He-Neが発振する波
長632.8 nmだけでなく，波長640 nmのレーザ光も発振し
ていた． 
現状では，測定の精度向上が望めないため，以前に使
用していた旧He-Neレーザの問題点と，新たなHe-Neレー
ザの問題点を解決できる測定法を考案し，測定の精度向
上を検討した． 
旧レーザを用いた測定法は，干渉光のパワーとレーザ
の出力を測定することで，レーザの出力変動による干渉
光のパワーへの影響を考慮し，干渉光のパワーの正確な
値を求める方法である．ただし，レーザの出力変動に対
する干渉光のパワーの依存性を測定し，正確に把握する
必要がある． 
新たなレーザを用いた測定法は，波長632.8 nmのレー
ザ光のみを透過する干渉フィルタを用いることで，波長
640 nmのレーザ光を取り除く方法である．新たなレーザ
は，偏光特性，ビームの広がり角，偏光されたレーザ光
の安定性の特性において，旧レーザより優れた特性を有
していることが確認できているので，測定の精度向上が
期待できる． 
今後，測定の精度向上が達成できた後に，本実験で行
うまでに至らなかった電気光学定数r33とr13を測定してい
きたい．  
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